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MIKROREAKTOR IN PLATTENBAUWEISE MIT EINEM 
KATALYSATOR 



[0001] Die Erfindung betrifft einen Mikroreaktor mit katalytischer Wandpraparation zur 
Durchfuhrung heterogen katalysierter Gasphasenreaktionen im industriellen MaBstab. 
Der Reaktor ist analog einem Plattenwarmetauscher In Schichten aufgebaut, wobei die 
5 so entstehenden und durch Distanzelemente stabilisierten und segmentierten Raume 
Reaktionsraume und Warmetransportraume darstellen. Der Schichtenaufbau ist derart 
dimensioniert, dass fQr den groBtechnischen Einsatz fur eine Produktion im Tonnen- 
maBstab optimale Verhaltnisse bezuglich Strdmung, Warme- und Stofftransport, Reak- 
tionskinetik, Verfahrenssicherheit und Statik vorliegen. 

10 [0002] Mikroreaktoren in Plattenbauweise sind in der industriellen Anwendung weit 
verbreitet und in unterschiedlichstem Einsatz. Der Aufbau dieser gestapelten Reakto- 
ren ist im Wesentlichen ahnlich und umfasst eine oder mehrere zentrale Zuleitungen 
fur Edukte bzw. Warmetransportmedien, von welchen Teilstrome abzweigen und in die 
jeweiligen Schicht zugefQhrt werden. Nach der Durchstromung einer Schicht und dem 

15 jeweiligen chemischen oder physikalischen Prozessschritt, werden die Einzelstrome 
stoffweise in zentralen Ableitungen zusammengefasst und nachfolgenden Schichten 
zugefQhrt oder aus dem Reaktor geleitet. 

[0003] In US2002/01 06311 und US5,534,328 sind Mikroplattenreaktoren der vorge- 
nannten Art offenbart, in welchen eine Vielzahl von Schichten und Schichtabfolgen 

20 beschrieben werden, welche zum Teil unterschiedliche Funktionen erfullen, wobei al- 
lerdings in Bezug auf eine optimierte Konstruktion oder Verfahrensfuhrung fur den 
groBtechnischen Einsatz keine Lehre offenbart wird. Dies ist insbesondere in Bezug 
auf extremere Prozessbedingungen wie hohe Drucke, hohe Temperaturen und/oder 
stark exothermer Reaktionen oder explosiver Gaszusammensetzungen ein diesen 

25 Schriften innewohnender Mangel. 

[0004] In DE 39 26 466 ist ein Mikroreaktor zur DurchfOhrung chemischer Zweistoffre- 
aktionen beschrieben, dessen Einsatz fur Reaktionen mit starker WarmetQnung be- 
nannt wird und welcher auch fur heterogen katalytische Reaktionen geeignet ist. In den 
Schichten sind Langsrillen angeordnet, die von dem Reaktionspartner nach einer Zu- 
30 sammenfiihrung von im Wesentlichen zwei Medien durchstromt werden, wahrend 
wechselweise in einer nachfolgenden Schicht ein KOhlmedium str6mt. Diese quer zu 
den Reaktionsrillen verlaufende KQhlung erfolgt gemaB DE 39 26 466 am Ende der 
Langsrillen Qber die Schichtwand oder auf der kompletten Schichtlange. Zur Einstel- 
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lung der Warmetransportvorgange und erforderlicher Kompaktheit werden Wandstar- 
ken kleiner 1000/vm angegeben, was den Einsatz dieses Reaktors fur aggressivere 
Reaktionen unter hohen Drucken verbietet. In der industriellen Anwendung sind wei- 
terhin haufig Katalysatormaterialien im Einsatz, die nicht aus der Gruppe der genann- 
ten katalytisch wirkenden Metalle stammen und nicht als Basismaterial einsetzbar sind. 

[0005] In DE 196 54 361 wird ein Reaktor in Stapelbauweise beschrieben, welcher fur 
chemisch-katalytische Prozesse eingesetzt wird, wobei der Katalysator als Schicht an 
den Innenwanden der Reaktionskanale aufgebracht ist. Alternierend zu den die Reak- 
tionskanale enthaltenden Schichten sind Schichten angeordnet, in welchen analog den 
vorgenannten Schriften ein Warmetransportmittel gefuhrt wird, wobei gleichartige 
Schichten in fluidischer Verbindung stehen. In DE 196 54 361 wird eine sehr einfache 
Variante der StromungsfQhrung innerhalb des Reaktors offenbart, indem Qber einen 
quer liegenden Schlitz das von der vorherigen Schicht ankommende Reaktionsfluid auf 
die nachfolgende Reaktionsschicht bzw. den Ableitungskanal verteilt wird. Nachteilig 
ist, dass durch diese fast direkte Weiterleitung nur sehr geringe Homogenisierungsvor- 
gange zwischen den Teilstromen der einzelnen Kanale ablaufen, so dass aufgrund 
unterschiedlicher Stromungswiderstande, welche zum Beispiel aus Fertigungstoleran- 
zen der Wand- Oder Katalysatoroberflachen sowie Ablagerungen von Depositen auf 
den inneren Oberflachen im Laufe der Reaktion, die Gefahr unterschiedlich stark 
durchstromter Kanale gegeben ist. Hieraus folgt eine Verschlechterung der Reaktion, 
so dass hieraus eine verstarkte Bildung von Neben- und Folgeprodukten beziehungs- 
weise ein erhShter Anteil nicht reagierten Edukts am Ausgang folgt. Angaben zur reak- 
tionsspezifischen Dimensionierung der einzelnen Schichten Oder Kanaldimensionen 
sind der Schrift nicht zu entnehmen. 

[0006] EP 1 031 375 offenbart einen Mikroreaktor zur Durchfuhrung chemischer Reak- 
tionen in horizontalen Raumen, welcher analog dem vorgenannten Reaktor funktio- 
niert, wobei die Fluidweiterleitung zur nachsten Schicht Oder Funktionsstufe uber einen 
rotationssymmetrischen Kanal erfolgt. Entscheidend an dem in EP 1 031 375 offen- 
barten Mikroreaktor ist, dass die Dichtung zwischen den Platten ohne zusatzliche 
Dichtungsmaterialen mittels integrierten Abdichtzonen erfolgt, welche nur Ober die 
beidseitig hochwertige Oberflachenbeschaffenheit in diesem Bereich und entsprechen- 
den Anpressdruck realisiert wird. Als Merkmal wird weiterhin genannt, dass je nach 
Bedarf diverse Prozesse und Synthesen zusammengestellt werden konnen, da die 
Funktionsmodule dieses Mikroreaktors leicht losbar miteinander verbunden sind. In der 
industriellen Anwendung sind sehr hohe Anforderungen an die Oberflachenbeschaf- 



WO 2004/091771 



3 



PCT/EP2004/003377 



fenheit in Beruhrungs- und Revisionsbereichen sicherlich kritisch zu sehen, und fur 
Reaktionen mit einer sehr ausgepragten Warmetonung Oder Druckwechseln ist keine 
ausreichende Leckagesicherheit gegeben. 

[0007] In EP 0 903 174 wird ein Mikroreaktor fur Flussigphasenreaktionen organischer 
5 Verbindungen unter Einsatz von Peroxiden als Oxidationsmittel offenbart, welcher das 
Problem der sicheren Temperaturfuhrung uber eine altemierende und stapelweise 
Abfolge von Reaktions- und Kuhlschichten lost, wobei die Mikrokanale der benachbar- 
ten Schicht immer im rechten Winkel zueinander verlaufen und eine maximale Rest- 
wanddicke zwischen Reaktionskanal und angrenzender Kuhlschicht von 1000 und 
10 ein maximaler hydraulischer Durchmesser der Reaktionskanale von ebenfalls 1000 /jxx\ 
aufgezeigt wird. Die zentrale Herausforderung der in dieser Schrift genannten peroxidi- 
schen Reaktionen ist der Explosionsschutz. Damit sind Dichtheit des Systems sowie 
die Sicherstellung einer optimalen Durchmischung der eingesetzten Reaktanten fun- 
damental, urn Bereiche mit explosiven Peroxid-Konzentrationen zu vermeiden, aller- 
15 dings ist hierzu EP 0 903 174 auBer der Dimensionierung der Kanalquerschnitte keine 
Lehre zu entnehmen. Der Explosionsschutz wird in der genanten Schrift nur unter dem 
Gesichtspunkt der sicheren Einhaltung der erforderlichen Temperatur und Konzentrati- 
onen betrachtet. 

[0008] Aus DE 100 42 746 ist eine Vorrichtung und ein Verfahren bekannt, in welchem 

20 mindestens zwei fluide Medien miteinander reagieren, wobei gegebenenfalls weiterhin 
ein rieselfahiger Oder wandanhaftender Katalysator vorliegt. Die Reaktion findet in dem 
beschriebenen Reaktor in flachig-spaltformigen Reaktionsraumen start. In den diese 
Reaktionsraume bildenden Platten sind Hohlraume oder Bohrungen vorgesehen, in 
welchen das Warmetransportmedium hindurchgefuhrt wird. Grundidee dieses in 

25 DE 100 42 746 offenbarten Reaktors ist ein parallel und flachig durchstromter Reakti- 
onsraum ohne weitere Einbauten, wobei einzelne Abstandhalter im Randbereich die 
Spaltweite zwischen zwei Platten sicherstellt. Dabei werden nur in einer Abmessung, 
namlich in der Spaltweite, Mikrodimensionen im Bereich von 50 bis 5000 /jm einge- 
stellt. Ein weiteres zentrales Merkmal ist die inharente Sicherheit dieses Reaktors, da 

30 der geringe freie Durchmesser eine Flammenausbreitung unterbindet. Dieser Reaktor 
ist von der Grundidee sehr vielversprechend, allerdings sind im industriellen Einsatz 
bei den genannten groBen flachigen Spalten Teilverschlusse der Reaktionsschlitzen zu 
erwarten. Derartige Teilverschlusse sind Folge von hohen Druckdifferenzen zwischen 
Reaktionsraum und Warmetransportraum oder thermisch bedingter Spannungen, bei- 

35 spielsweise bei prozessbedingten An- oder Abfahrvorgangen. 
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[0009] Bei einer Wandbeschichtung mit einem katalytisch wirkenden Material ist wei- 
terhin zu erwarten, dass vorgenannte Materialbewegungen sowie prozessbedingte 
Schwingungen und Vibrationen zu Abplatzungen fuhren, weiche wiederum einen Teil- 
verschluss zur Folge haben. Fertigungstechnisch sehr aufwandig sind die vielen Hohl- 
5 raume in den Platten, weiche weiterhin nur sehr schwer kontrolliert und gereinigt wer- 
den konnen. Die fur viele Reaktionen erforderliche Mogiichkeit zur gleich- oder gegen- 
gerichteten Durchstromung von Reaktionsschlitzen und Warmetransportraumen be- 
steht nicht. 

[0010] Gegenuber dem eingangs beschriebenen Stand der Technik liegt der Erfindung 
10 das technische Problem zugrunde, einen Mikroreaktor fur den groBtechnischen indus- 
trieilen Einsatz anzugeben, mit welchem heterogen katalytische Reaktionen bei hohen 
Temperaturen und Drucken sowie bei explosiven Prozesszustanden durchfuhrbar sind, 
mit welchem Stoffmengen produzierbar sind, die im Bereich von Tonnen pro Tag liegen 
und eine Kapazitatserhohung mittels einer einfachen Vervielfaltigung der Reaktions- 
15 und Warmetransportraume moglich ist. 

[0011] Diese Aufgabe wird erfindungsgemaB aufgrund der Merkmale des Anspruchs 1 
geiost und durch die Merkmale der Unteranspruche ausgestaltet Offenbart wird ein 
Mikroreaktor zur Durchfuhrung heterogenkatalysierter Reaktionen, welcher eine Viel- 
zahl von vertikal oder horizontal und im Wesentlichen parallel angeordneten Raumen 

20 aufweist. Diese Raume weisen mindestens je eine Zuleitung auf, weiche mit mindes- 
tens einer Verteilereinheit verbunden ist und umfassen weiterhin Ableitungen, weiche 
mit mindestens einer Sammeleinheit verbunden sind. Die Zuleitungen der Raume und 
Fluide gleichen Typs sind miteinander verbunden, wobei selbiges auch fur die Ablei- 
tungen der Raume gleichen Typs gilt. Die Raume werden durch gestapelte Platten 

25 oder Schichten gebildet, wobei ein Teil der Raume Reaktionsraume darstellt, in wel- 
chen die chemisch-katalytische Reaktion ablauft, und der andere Teil der Raume stellt 
Warmetransportraume zur Durchleitung eines Kuhl- oder Heizmediums dar, wobei der 
Warmetransport zwischen Reaktions- und Warmetransportraumen durch mindestens 
eine gemeinsame Raumwand oder direkt anliegende benachbarte Platten erfolgt. In 

30 alien Raumen sind Distanzelemente angeordnet, urn die Kraftdurchleitung eines von 
auBen anliegenden Anpressdruckes durch den Plattenstapel zu leiten und den Ver- 
schluss der Mikrokanale durch Verformung der freien Tragweite zu unterbinden. Diese 
Verformung ist Folge eines Differenzdruckes zwischen Reaktions- und Warmetrans- 
portraum. ErfindungsgemaB ist auf den Innenwanden der Reaktorraume mindestens 

35 teilweise Katalysatormaterial aufgebracht. Hierbei wurde uberraschenderweise ent- 
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deckt, dass der freie Stromungsquerschnitt in den Mikrostrukturen dieser Konstruktion 
nach dem Aufbringen des Katalysators einen hydraulischen Durchmesser kleiner 4000 
pm und ein Verhaltnis von Schlitzbreite zu Schlitzhohe von kleiner 800 aufweisen 
muss. 

5 [0012] Abhangig vom gewahlten Grundmaterial der Platten wird weiterhin von der Er- 
findung offenbart, dass eine besonders vorteilhafte Reaktorkonstruktion vorliegt, wenn 
der hydraulische Durchmesser des freien Stromungsquerschnitts unter 1500 //m und 
idealerweise unter 500 jjm liegt, wobei ein Verhaltnis zwischen der Abstandslange be- 
nachbarter Distanzelemente zur SchlitzhShe des Reaktionsraumes kleiner 800, vor- 

10 rangig kleiner 450 und idealerweise unter 100 vorliegt. Dieses Langenverhaltnls darf 
allerdings nicht kleiner als 10 sein. Der Abstand zweier Distanzelemente meint hierbei 
die lotrecht kleinste Distanz und ist damit im Falle paralleler Schlitze die Schlitzbreite. 
Unter Schlitzhohe und Abstand der Distanzelemente sind die GroBen nach einer Be- 
schichtung zu verstehen, da nur diese den freien Stromungsquerschnitt bilden. Bei 

15 einer derartigen Plattenkonstruktion zeigte sich Qberraschender Weise, dass 
unerwunschte str6mungsmechanische und chemische Randeffekte im Reaktionsraum 
vernachlassigbar sind. 

[0013] Bei einer effektiven Plattenhohe von kleiner 4000 /jm und einem metallischen 
Basismaterial der Platte, ist bezuglich des Warmetransportes die Dicke der Katalysa- 
20 torschicht die limitierende GroBe fur den Warmetransport, welche eine Starke bis un- 
gefahr 2 mm aufweisen kann, womit ein quasi isothermer Betrieb des Mikroreaktors 
moglich ist. 

[0014] Die Katalysatorbeschichtung der Innenraume kann auch auf den Sammel- Oder 
Verteilerraum ausgedehnt sein, wobei auch ein zu dem in den Reaktionsschlitzen un- 
25 terschiedlicher Katalysator in diesen Bereichen an den Wandflachen angebracht sein 
kann. 

[0015] Die Formgebung der Distanzelemente ist in keiner Wiese eingeschrankt und 
kann rotationssymmetrisch, tropfenformig, rhombenformig Oder vorteilhafterweise als 
Stege und idealerweise als durchgehende Stege gestaltet sein. Entscheidend ist ein 
30 ausreichendes Tragverhaltnis, welches sich als Funktion aus den Materialeigenschaf- 
ten des Basismaterials, der Prozesstemperatur und dem Differenzdruck zwischen be- 
nachbarten Raumen und dem resultierenden und von auBen aufzubringenden An- 
pressdruck ergibt. 
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[0016] Der wesentliche Vorteil einer Gestaltung der Distanzelemente als durchgehen- 
de Stege ist der Einfluss auf das Str6mungsverhalten in den auf diese Weise ausgebil- 
deten rechteckigen Reaktionsschlitzen, die zusatzlich erzeugte Haftflache fur das Ka- 
talysatormaterial und fertigungstechnische Gesichtspunkte. 

5 [0017] Das Stromungsverhalten, Diffusionseffekte und Stofftransportvorgange konnen 
in definierten Schlitzen sehr gut simuliert und optimiert werden. Gleichzeitig kann der 
Einfluss von Querstromungen und Ruckvermischungen unterbunden werden. Die Sei- 
tenfla.chen der Stege dienen dem an den Wanden anhaftenden Katalysator als Kon- 
takt- und Haftflache und stabilisieren so das Katalysatorbett. Aus fertigungstechnischer 

10 Sicht sind Platten mit gleichmaBigen Schlitzen Oder Stegen auf Standardmaschinen 
technisch einfach und sehr wirtschaftlich herstellbar. Zur Bereitstellung einer ausrei- 
chenden Tragflache zeigte sich, dass der Anteil der Stand- beziehungsweise Grundfla- 
che der Distanzelemente auf einer Plattenflache, welche einen Reaktions- Oder War- 
metransportraum bildet, bezogen auf die gesamte Plattenflache idealerweise im Be- 

15 reich von 5-15% liegt, wobei der Anteil uber 2,5% liegen und 30% nicht uberschreiten 
sollte. Als Bezugsflachen sind in diesem Fall nur diejenigen Flachen der Platten zu 
verstehen, welche innerhalb der umlaufenden und die Reaktionsraume oder Warme- 
transportraume abschlieBenden Dichtungen sowie DichtschweiB- oder Dichtl6tna.hten 
liegen. Das auBerhalb der Dichtungen angeordnete Plattenmaterial ist weitestgehend 

20 als Vollmaterial ausgebildet und ist fur die vorgenannte Betrachtung der Tragflachen 
ohne Bedeutung. Bei einer hohen Druckdifferenz zwischen Prozessraumen und den 
Warmetransportraumen ermoglichen die Kopfflachen der Distanzelemente somit ein 
hinreichendes Tragverhaltnis zur Kraftdurchleitung einer uber die beiden Endplatten 
oder endstandigen Ankern oder Ankerplatten aufgebrachten Anpressdruck. Sind die 

25 Distanzelemente als Stege ausgefuhrt, so ist die kleinste Stegbreite 1000//m, Eine 
Stegbreite Uber 6000 //m ist in der Regel wirtschaftlich und fertigungstechnisch nicht 
mehr interessant. 

[0018] Eine weitere vorteilhafte Ausgestaltung der erfindungsgemaBen Vorrichtung 
liegt vor, wenn das katalytische Material in eine Vertiefung eingebracht wird, welche 
30 beispielsweise durch Materialabtrag von der Platte gebildet worden ist. Diese Art der 
Katalysatorplatzierung auf der Platte ermoglicht einen sehr gleichmaBigen Auftrag, da 
mechanisch beispielsweise mittels eines Schabers oder Schleifmittels das Oberstehen- 
de Katalysatormaterial auf Hohe der Basisplatte abgetragen werden kann. Die Vertie- 
fungen konnen eine beliebige Form aufweisen und sind vorteilhafterweise in Nuten- 



WO 2004/091771 



7 



PCT/EP2004/003377 



Oder Rillenform gestaltet, wobei eine derartige Nut Oder Rille idealerweise immer ge- 
nau zwischen zwei Stegen in einem Reaktionsspalt verfauft. 

[0019] Weiterhin ist mit der Erfindung umfasst, dass mindestens Teile des Platten- 
oder des Stegwerkstoffes katalytisch wirken. Dies ist vorrangig der Fall, wenn metalli- 
5 sche Werkstoffe, wie beispielsweise Edelmetalle, Mangan, Molybdan, Eisen, Chrom, 
Nickel und andere eingesetzt werden. Abhangig vom energetischen Verlauf der jeweils 
ablaufenden katalytischen Reaktion, konnen die Hauptstromungsrichtungen der be- 
nachbarten Reaktions- und Warmetransportraume dergestalt angeordnet sind, dass 
die Durchstromung bezogen auf den nachstliegenden Raum im Gleich-, Gegenstrom 

10 oder maanderformig erfolgt. Es ist vor allem moglich, quasi isotherme Reaktionsbedin- 
gungen herzustellen, da parallel zu jedem Reaktionsraum in direkter Wirkverbindung 
auch der Warmetransport erfolgt. Liegt ein metallisches Basismaterial vor, und sind 
entsprechend den oben genannten Angaben die Schlitz- und Plattengeometrien opti- 
miert, wird der Warmetransport vor allem von der Schichtdicke des Katalysatormaterial 

15 als limitiert. 

[0020] In einer weiteren Ausfuhrungsform sind die Stege je zweier Piatten zueinander 
gerichtet und diese Stege bilden zueinander einen Winkel von 0° bis 90°. In einer be- 
sonders vorteilhaften Ausgestaltung sind diese Stege parallel und direkt ubereinander 
liegend angeordnet. Bei einer nicht parallelen Anordnung der Stege wird ein starker 
20 Misch- und Verwirbelungseffekt erzielt. 

[0021] In einer weiteren vorteilhaften Ausgestaltung der Erfindung ist vorgesehen, 
dass im Eingang und innerhalb der Reaktionsraume mindestens ein Bereich vorgese- 
hen ist, in welchem mindestens zwei Fluide gemischt werden, wobei mindestens ein 
gasformiges oder flussiges Fluid eingedust wird an welche sich eine Homogeni- 

25 sierungsstrecke anschlieBen kann. ErfindungsgemaB ist weiterhin umfasst, dass vor 
oder entlang dieser Homogenisierungsstrecke eine Vorrichtung beliebiger Bauform 
angeordnet ist, welche die zur Hauptstromungsrichtung senkrecht stehende freie 
Querschnittflache verringert. Diese Verringerung der Querschnittsflache erzeugt eine 
Erhohung der Stromungsgeschwindigkeiten und somit eine starke Vermischung der 

30 Fluide. Die Bereiche mit vermindertem freien Stromungsquerschnitt stellen bei ent- 
sprechender Konstruktion eine mechanische Flammsperre dar. Diese Flammsperre 
oder Quench-Effekt verhindert somit den Obertritt von Zundvorgangen aus der Reakti- 
onszone, welche vorrangig im Bereich der Reaktionsschlitze mit Katalysatorbeschich- 
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tung lokalisiert ist, hin zu anderen Prozesseinheiten, als auch den Flammeintritt in die 
Reaktionszone, ausgehend von der Verteiler- Oder Sammeleinheit. 

[0022] In einer weiteren erfindungsgemaBen Vorrichtung sind Bohrungen in der 
Raumwand angeordnet, welche bezogen auf die Senkrechte zur Hauptstromungsrich- 
tung im Winkel von -60° bis +60° und vorzugsweise im Winkel von -30* bis +30° ge- 
neigt und Qber mindestens einen im Wesentlichen quer zu der Hauptstromungsrichtung 
liegenden gemeinsamen Kanal verbunden sind. Uber diesen Hauptkanal und die Boh- 
rungen erfolgt die Eindusung eines Fluids in den Reaktionsraum beziehungsweise in 
die jeweiligen Reaktionsschlitze. Von der Erfindung ist weiterhin umfasst, dass in 
Stromungsrichtung am Ende der Reaktionsraume mindestens eine Vorrichtung vorge- 
sehen ist, die die zur Hauptstromungsrichtung senkrecht stehende freie Querschnittfla- 
che verringert, wobei die Vorrichtung eine beliebige Form aufweist und vorteilhafter- 
weise als eine Vielzahl der Distanzelemente, als Erweiterungen der Stegbreiten Oder 
als Blenden und idealerweise als Verringerung der Spalthohe ausgefuhrt ist. Diese 
Querschnittsverringerung am Ende der Reaktionsraume dient der VergleichmaBigung 
der Stromung und stellt analog der vorgenannten Gestaltung des Eingangsbereichs bei 
geeigneter Mikrostrukturierung eine mechanische Flammsperre dar und verhindert 
somit eine vom Katalysator ausgehende ZOndung in die angrenzenden und in der Re- 
gel makrostrukturierten Reaktor- oder Prozesseinheiten hinein. Oberraschenderweise 
stellte sich heraus, dass unter dem Erfordernis eines weitergehenden Explosions- 
schutzes im Bereich der Stauzone kein Katalysatormaterial mehr angeordnet sein darf, 
da eine vom Katalysator ausgehende ZQndung sonst auch bei bestehender mechani- 
scher Flammhemmung in die Sammeleinheit durch schlagen kann. 

[0023] Die VergleichmaBigung der Stromung ist sehr vorteilhaft, da beispielsweise 
Unebenheiten in der Katalysatorschicht unterschiedliche Druckdifferenzen entweder in 
Bereichen der Reaktionsraume oder einzelnen Schlitzen erzeugen, so dass es zu einer 
ungleichmaBig Durchstromung kommen wurden, was zu entsprechenden Nachteilen in 
der Produktqualitat fiihrt, wie es aus dem Stand der Technik bekannt ist. Es zeigte 
sich, dass der Druckverlust durch die Querschnittsverengung am Auslauf der Platten 
mindestens urn den Faktor 5 groBer sein muss als die Schwankung der Druckdifferenz, 
welche sich aus den Fertigungstoleranzen der Katalysatorschicht ergeben. Idealerwei- 
se sollte der Druckverlust uber die Stauzone urn den Faktor 10 hoher sein, als der vor- 
genannte schwankungsbedingte Druckverlust. Durch die Wahl der vorgenannten Ka- 
nalbreite, welche deutlich nicht im Mikrobereich liegt, kann dieses Element konstruktiv 
sinnvoll und fertigungstechnisch leicht in jedem einzelnen Kanal angeordnet werden. 



WO 2004/091771 



9 



PCT/EP2004/003377 



[0024] ErfindungsgemaB werden weiterhin Verfahren zum Einsatz des vorgenannten 
Reaktors offenbart, welche bei Differenzdrucken im Bereich von 0 bar bis 15 bar 
durchgefuhrt werden, wobei der ideale Einsatzbereich abhangig von dem gewahlten 
Basismaterial zwischen 0 bar und 5 bar liegt. Die moglichen Prozesstemperaturen rei- 
chen von Tieftemperaturen unter 0 °C bis Temperaturen von circa 500 °C. Zum War- 
metransport in den in den Warmetransportraumen konnen flussige oder gasformige 
Medien hindurchgeleitet werden. 

[0025] Eine besondere Ausgestaltung der Erfindung sieht vor, das die Medien in den 
Warmetransportraumen wahrend der Durchleitung durch Kondensation oder Ver- 
dampfung vollstandig oder teilweise den Aggregatszustand andern. 

[0026] Damit sind von der Erfindung Verfahren umfasst, wie beispielsweise die Syn- 
these von Propylenoxyd aus im Wesentlichen Propen und Wasserstoffperoxid oder 
Phenol aus im Wesentlichen aromatischen Kohlenwasserstoffen sowie weitere Syn- 
these von Kohlenwasserstoffverbindungen und besonders von Oxygenaten von Koh- 
lenwasserstoffverbindungen. Weiterhin ist der Reaktor geeignet fur die Synthese von 
Wasserstoffperoxid aus Wasserstoff und Sauerstoff. 

[0027] Die Erfindung wird nachstehend anhand von Ausfuhrungsbeispiele darstellen- 
den Zeichnungen erlautert. Es zeigen 

Fig. 1 eine einzelne Reaktorplatte in der Draufsicht und die Lage der Detailansicht Fig. 
5 im Eingangsbereich der Platte sowie die Lage der Detailansicht Fig. 7 am Aus- 
gang der Platte sowie die Dichtungs- und Leitstegeanordnung; 

Fig. 2 analog der Fig. 1 eine einzelne Reaktorplatte in der Draufsicht, welche keine 
integrierte Verteilereinheit aufweist, sondern auf der schmalen Plattenseite auf 
der gesamten Breite angestromt wird; ; 

Fig. 3 eine einzelne Warmetransportplatte in der Draufsicht sowie eine Variante der 
Dichtungsanordnung und der Leitstege; 

Fig. 4 als Schnittzeichnung beispielhaft eine Stapelfolge von Reaktor- und Warme- 
transportraumen; 

Fig. 5 in einer Detailansicht den Eingangsbereich der Schlitze sowie die Vorrichtung 
zur EindQsung von Fluiden und die Homogenisierungsstrecke in zwei AusfQh- 
rungsvarianten; 
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Fig. 6 die Lage der verwendeten Abmessungen 

Fig. 7 in einer Detailansicht das Ende der Reaktionsschlitze beziehungsweise die 
Gestaltung der Distanzelemente sowie die Lage und Gestaltung der Stauvorrich- 
tung in zwei Ausfuhrungsvarianten; 

Fig. 8 mogliche Anordnungen in einem Reaktionsraum. 

[0028] Fig. 1 ist eine einen Reaktionsraum bildende Reaktorplatte zu entnehmen auf 
welcher ein ankommendes Edukt uber die zentrale Zuleitung 2 in die Verteilereinheit 6 
des Reaktionsraumes 8 fiihrbar ist. In der Verteilereinheit sind Leitstege 9 angeordnet 
welche dieses Edukt gleichmaRig auf die mit Katalysatormaterial beschichteten Schlit- 
ze verteilt, welche sich zwischen den Distanzelementen 11, hier als Stege gezeigt 
ausbilden. Die Schlitze sind parallel angeordnet und geben die Hauptstromungsrich- 
tung 14 vor. Am Ende der Schlitze in der Sammeleinheit 7 gezeigt, in welcher ein Pro- 
duktstrom gefasst wird und dort mittels weiterer Leitstege 9 der zentralen Ableitung 4 
zugeleitet wird. In Fig. 1 ist weiterhin die zentrale Zuleitung 24 fur einen zwei- 
ten Eduktstrom gezeigt, welche quer zur Hauptstromungsrichtung 14 in der Basisplat- 
te 1 liegende Kanale 24a speist, welchen mit den in Fig. 5 gezeigten Bohrungen 25 
verbunden sind. Uber diese Bohrungen erfolgt die Eindusung dieses zweiten 
Eduktstromes in den Reaktionsraum. Uber irreversible Verbindungen und/oder Dich- 
tungen 26 sind Reaktionsraume 8, Warmetransportraume 10 sowie deren Zu- und Ab- 
laufe abgedichtet. In ahnlicher Weise ist die in Fig. 3 gezeigte Platte eines Warme- 
transportraumes aufgebaut, wobei die Stege 11 in der gezeigten Ausfuhrungsform mit 
den Stegen des Reaktionsraumes parallel und deckungsgleich verlaufen. Die Kataly- 
satorbeschichtung und die ZufQhrungsleitung fur weitere Fluide ist hierbei nicht vorge- 
sehen. 

[0029] In Fig. 2 ist eine Reaktorplatte gezeigt, welche keinen integrierten Verteilerraum 
im Reaktionsraum aufweist, sondern durch einen zentralen Eduktstrom gemeinsam mit 
den anderen hier nicht dargestellten Reaktorplatten angestromt wird. 

[0030] Fig. 4 zeigt als Schnittzeichnung beispielhaft eine Stapelfolge von Reaktor- und 
Warmetransportraumen, wobei die Hauptstromungsrichtung senkrecht aus der Zei- 
chenebene heraus oder in diese hinein fQhrt. In dem Reaktionsraum a) sind einseitig 
mit Katalysatormaterial 12 beschichtete Schlitze zu erkennen, wobei der nachfolgende 
Warmetransportraum gleichartig gestaltet ist. Der maximal mSgliche Stromungsquer- 
schnitt der Reaktionsschlitze ist gegenuber den Schlitzen des angrenzenden Warme- 
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transportraumes urn die Querschnittsflache der Katalysatorschicht vermindert. Im Re- 
aktionsraum b) sind Schlitze zu erkennen, welche an beiden Plattenoberflachen mit 
Katalysator versehen sind. Es folgen Warmetransportraume, welche eine unterschied- 
liche Anzahl an Schlitzen enthalten. Auch in dem Reaktionsraum c) sind beide Plat- 
5 tenwande mit Katalysator beschichtet, wobei eine Plattenoberflache mit Nuten verse- 
hen ist, in welchen das Katalysatormaterial 12 (s. auch Fig. 6 c)) eingebracht ist. Daher 
vermindert sich der maximal mogliche Stromungsquerschnitt nur urn die Querschnitts- 
flache einer Katalysatorschicht. 

[0031] Fig. 5 zeigt in drei Varianten den Einstromungsbereich einzelner Reaktions- 
10 schlitze, wobei der Eduktstrom von der Verteilereinheit kommend in die Mischzone 30 
einstromt, wo Qber den Zulauf 24a und die Bohrungen 25 ein zweites und drittes Fluid 
dem Eduktstrom zugemischt wird. Die Bohrungen 25 stehen wie in a) gezeigt recht- 
winklig Oder sind im Winkel y (Fig. 5 b)) mit Oder gegen die HauptstrSmungsrichtung 
geneigt. Vor dem Eintritt in die Reaktionszone, welche sich durch die Wandbeschich- 
15 tung mit Katalysatormaterial auszeichnet, ist eine Homogenisierungszone 31 angeord- 
net, in welcher durch Einbauten 29 eine Erhohung der Stromungsgeschwindigkeit tur- 
bulente Verhaltnisse geschaffen und optimale Vermischungen erreicht werden. In Fig. 
5 b) sind zwei Ausfuhrungsvarianten moglicher Einbauten gezeigt. Die Einbauten 29 b) 
verringern bereits in Bereich der Mischzone 30 den freien Stromungsquerschnitt, so 
20 dass Mikrostrukturen entstehen und bilden damit eine weitergehende mechanische 
Flammsperre als dies mit den Einbauten 29 a) gegeben ist. 

[0032] Fig. 6 zeigt die Lage der verwendeten Abmessungen und die in dieser Schrift 
verwendeten Langenangaben. Es ist zu erkennen, dass der freie Stromungsquerschnitt 
eines Schlitzes sich aus der Spaltbreite 16 mal Steghohe 17 minus der Querschnittfla- 

25 che des aufgetragenen Katalysatormaterials 1 2 ergibt, wobei die Katalysatorquer- 
schnittsflache ublicherweise das Produkt aus Schichtdicke und Spaltbreite 16 darstellt. 
Ausnahmen stellen beispielsweise die in Fig. 6 c) gezeigten Varianten dar, in welchen 
die Stegflanken ebenfalls mit Katalysatormaterial beschichtet sind Oder das Katalysa- 
tormaterial in einer Nut oder Rille eingebracht ist (s. Fig. 6 c)). Die fur die Festigkeits- 

30 Oberlegungen maBgebliche GroBe ist die effektive Plattenhohe 22, welche im Bereich 
der geringsten Plattendicke vorliegt und im Beispiel c) im Bereich der Nut liegt. In den 
Bespielen a) und b) der Fig. 6 ist es die Plattenhohe 21 . 

[0033] Fig. 7 zeigt in einer Detailansicht die Auslaufzone der Reaktionsschlitze in drei 
Gestaltungsvarianten sowie AusfQhrungsformen der Distanzelemente. Es sind in dem 
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Ausfuhrungsbeispiel a) in Fig. 7 VergroBerungen der Stegbreiten 18 gezeigt, welche 
Stauzonen32 darstellen. In dem Ausfuhrungsbeispiel b) dieser Figur werden die 
Schlitze durch eine Art Saulengang gebildet, indem rotationssymmetrische Distanz- 
elemente gassenweise angeordnet sind und in den Gassen Katalysatormaterial, dar- 

5 gestellt als punktierte Flache, aufgetragen ist. In dieser Variante wird der Staueffekt 
uber ovale Distanzelemente bzw. Blenden 29 erreicht, welche in der Hauptstromung 
der Schlitze angeordnet sind. Wie in der Teilansicht c) zu erkennen, sind die Distanz- 
elemente in beliebiger Verteilung im Raum angeordnet, wobei die Stauzone 32 durch 
eine enger stehende Anordnung von Distanzelementen gebildet wird. Das Katalysa- 

10 tormaterial ist in diesem Beispiel auf der kompletten Plattenoberflache aufgebracht und 
erstreckt sich auch auf den Bereich hinter der Staustufe. 

[0034] Zwei Ausfuhrungsvarianten der Steganordnung innerhalb eines Reaktionsrau- 
mes zeigt Fig. 8. In beiden Beispielen sind die Stege der Platten zueinander gerichtet, 
wobei in a) die Stege zueinander rechtwinklig angeordnet sind. In der Ausfuhrungsva- 
15 riante b) liegt ein beliebiger Winkel a zwischen den Stegen vor. In beiden Fallen wird 
auf der Strecke zwischen Verteilereinheit 6 und Sammeleinheit 7 eine hohe Querver- 
mischung erzielt. 
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[0035] BEZUGSZE1CHENLISTE 

1 Platte, Basispiatte 

2 Zuleitung FLuid 1 

3 Zulauf Warmetransportmedium 
5 4 Ableitung Produktstrom 

5 Ablauf Warmetransportmedium 

6 Verteilereinheit 

7 Sammeleinheit 

8 Reaktionsraum 
10 9 Leitstege 

1 0 Warmetransportraum / Warmetransportmedium 

1 1 Distanzelement 

1 2 Katalysatormaterial 

1 3 Freier Stromungsquerschnitt 
15 14 Hauptstromungsrichtung 

15 Schlitzhdhe 

16 Schlitzbreite 

17 Steghohe 

18 Stegbreite 
20 19 Stegabstand 

20 Katalysatorhohe 

21 Plattenhohe 

22 Effektive Plattenhohe 

23 Rillen-/Nutbreite 

25 24 Zulauf Fluid 2 / Fluid 3 

25 Bohrungen 

26 Dichtung 

27 Distanzelement Zylinder 

28 Leitstege 

30 29 Blende, Einbauten 

30 Mischzone 

31 Homogenisierzone 

32 Stauzone 
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Patentanspriiche 

1 Mikroreaktor zur Durchfuhrung heterogenkatalysierter Reaktionen, welcher eine 
Vielzahl von vertikal Oder horizontal und im Wesentlichen parallel angeordneter 
Raume aufweist, welche mindestens je eine Zuleitung und eine Ableitung aufwei- 
sen, wobei die Zuleitungen mit mindestens einer Verteilereinheit und die Ableitun- 
gen mit mindestens einer Sammeleinheit verbunden sind, wobei die Raume durch 
gestapelte Platten oder Schichten gebildet werden, und ein Teil der Raume Reak- 
tionsraume darstellt, und der andere Teil der Raume Warmetransportraume dar- 
stellt, wobei der Warmetransport zwischen Reaktions- und Warmetransportraumen 
durch mindestens eine gemeinsame Raumwand erfolgt, welche durch eine ge- 
meinsame Platte gebildet wird, wobei in alien Raumen Distanzelemente angeord- 
net sind, dadurch gekennzeichnet, dass an den Innenwanden der Reaktorraume 
mindestens teilweise Katalysatormaterial aufgebracht ist, wobei der hydraulische 
Durchmesser, welcher definiert ist als der Quotient aus der vierfachen Flache zur 
Umfangslange des freien Strdmungsquerschnitts, in den Reaktionsraumen kleiner 
als 4000 pm ist und vorteilhafterweise unter 1500 urn und idealerweise unter 500 
//m liegt, und ein Verhaltnis zwischen dem lotrecht kleinsten Abstand zweier be- 
nachbarter Distanzelemente zur Schlitzhohe des Reaktionsraumes nach einer Be- 
schichtung mit Katalysator von kleiner 800, vorrangig kleiner 450 und idealerweise 
unter 100 vorliegt, und groBer oder gleich 10 ist. 

2 Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Distanzele- 
mente rotationssymmetrisch, tropfenformig, rhombenformig oder vorteilhafterweise 
als Stege und idealerweise als durchgehende Stege gestaltet sind. 

3 Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass 
der Anteil der Stand- beziehungsweise Grundflache der Distanzelemente, bezogen 
auf die Plattenfiache, welche innerhalb einer den Reaktions- oder Warmetransport- 
raum abschlieGenden und umlaufenden Dichtung sowie DichtschweiG- oder 
Dichtldtnahten liegt, mindestens 2,5% betragt, vorzugsweise im Bereich von 5- 
15% liegt und 30% nicht Oberschreitet. 

4 Vorrichtung nach einem der AnsprOche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass 
Distanzelemente, welche als Stege oder durchgehende Stege ausgebildet sind ei- 
ne Stegbreite groBer oder gleich 1000 jjm aufweisen und nicht breiter als 6000 //m 
sind. 
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5 Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass 
das katalytische Material in einem Schlitz im Wesentlichen auf der Platte aufge- 
bracht ist. 

6 Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass 
mindestens Teilflachen der Verteiler- und/oder Sammeleinheit mit katalytischem 
Material beschichtet sind oder aus katalytisch wirkendem Material gefertigt sind. 

7 Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Material mindestens einer Teilflache der Raumwand oder der Distanzelemente 
katalytisch wirkt. 

8 Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass 
Zu- und Ableitungen der Reaktions- und Warmetransportraume dergestalt ange- 
ordnet sind, dass die Durchstromung bezogen auf den nachstliegenden Raum im 
Gleich-, Gegenstrom oder maanderformig erfolgt. 

9 Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass 
die Platten Vertiefungen in den Reaktionsraumen aufweisen, in denen zumindest 
teilweise das Katalysatormaterial eingebracht ist, wobei die Vertiefungen eine be- 
liebige Form aufweisen konnen und vorteilhafterweise in Rillenform gestaltet sind 
und idealerweise immer genau in einem Spalt verlaufen. 

10 Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass 
die Stege je zweier Platten zueinander gerichtet sind und diese Stege zueinander 
den Winkel von 0° bis 90° bilden und idealerweise diese Stege parallel und direkt 
Qbereinander liegend angeordnet sind. 

11 Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, dass 
in Hauptstrdmungsrichtung am Eingang und innerhalb der Reaktionsraume min- 
destens eine Vorrichtung vorgesehen ist, die die zur Hauptstromungsrichtung 
senkrecht stehende freie Querschnittflache verringert, wobei die Vorrichtung eine 
beliebige Form aufweist. 

12 Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, dass 
am Eingang und innerhalb der Reaktionsraume mindestens ein Bereich vorgese- 
hen ist, in welchem mindestens zwei Fluide gemischt werden, wobei mindestens 
ein Fluid im Wesentlichen senkrecht zur Hauptstrdmungsrichtung eingedust wird 
und nach der Eindusung eine Homogenisierungsstrecke angeordnet ist. 

13 Vorrichtung nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, dass die Eindusung 
eines Fluids uber Bohrungen in der Raumwand geschieht, welche bezogen auf die 
Senkrechte zur Hauptstromung im Winkel von -60° bis +60° und idealerweise im 
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Winkel von -30° bis +30° geneigt und durch mindestens einen im Wesentlichen 
quer zu der Hauptstromungsrichtung liegenden Fluidkanal verbunden sind. 

14 Vorrichtung nach einem der AnsprQche 1 bis 13, dadurch gekennzeichnet, dass 
in Stromungsrichtung am Ende der Reaktionsraume mindestens eine Vorrichtung 
vorgesehen ist, die die zur Hauptstromungsrichtung senkrecht stehende freie 
Querschnittflache verringert, wobei die Vorrichtung eine beiiebige Form aufweist 
und vorteilhafterweise als eine Vielzahl der Distanzelemente, als Erweiterungen 
der Stegbreiten Oder als Blenden und idealerweise als Verringerung der Spalthohe 
ausgefuhrt ist. 

15 Vorrichtung nach Anspruch 14, dadurch gekennzeichnet, dass der Druckverlust 
durch die Querschnittsverengung am Auslauf der Platten mindestens urn den 
Faktor 5 groBer ist, als die Schwankung der Druckdifferenz, welche sich aus den 
Fertigungstoleranzen der Katalysatorschicht und/oder des Spaltes ergeben. 

16 Verfahren zum Einsatz der Vorrichtung nach einem der AnsprQche 1 bis 15, da- 
durch gekennzeichnet, dass das Verfahren bei Differenzdrucken zwischen den 
Reaktions- und Warmetransportraumen im Bereich von 0 bar bis 15 bar und 
idealerweise zwischen 0 bar und 5 bar liegen. 

17 Verfahren zum Einsatz der Vorrichtung nach einem der AnsprQche 1 bis 16, da- 
durch gekennzeichnet, dass in den Warmetransportraumen flussige oder gas- 
formige Medien hindurchgeleitet werden. 

18 Verfahren zum Einsatz der Vorrichtung nach einem der AnsprQche 1 bis 17, da- 
durch gekennzeichnet, dass in die Medien in den Warmetransportraumen wah- 
rend der Durchleitung vollstandig oder teilweise den Aggregatszustand andern. 

19 Verfahren zum Einsatz der Vorrichtung nach einem der AnsprQche 1 bis 18, da- 
durch gekennzeichnet, dass das Verfahren bei Temperaturen unter 500 °Celsius 
und auch bei Temperaturen unter 0 °Celsius eingesetzt wird. 

20 Verfahren nach einem der AnsprQche 16 bis 19, dadurch gekennzeichnet, dass 
dieses zur Synthese von Kohlenwasserstoffverbindungen und besonders von 
Oxygenaten von Kohlenwasserstoffverbindungen eingesetzt wird. 

21 Verfahren nach einem der AnsprQche 16 bis 19, dadurch gekennzeichnet, dass 
dieses zur Synthese von Propylenoxid aus im Wesentlichen Wasserstoffperoxid 
und Propen eingesetzt wird. 

22 Verfahren nach einem der AnsprQche 16 bis 19, dadurch gekennzeichnet, dass 
dieses zur Synthese von Phenol eingesetzt wird. 
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23 Verfahren nach einem der Anspruche 16 bis 19, dadurch gekennzeichnet, dass 
dieses zur Synthese von Wasserstoffperoxid aus im Wesentlichen Wasserstoff 
und Sauerstoff eingesetzt wird. 
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